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[序] 最適制御法は、系を目的の状態に遷移させる最適なレーザー電場を変分法により導出する。 

しかし、従来の最適制御法ではレーザーパルスの伝播効果はあまり考慮されてこなかった。その

ため、パルスエネルギーの吸収や分散によるパルス変形が大きな場合には制御の達成度合いが著

しく低下する[1]。また近年、Bucksbaum らにより、ストークス光によって分子の特定の振動モ

ードを励起する研究が報告された。この結果には、レーザーの自己位相変調が分子の非線形過程

の制御に重要な役割を果たしていると考えられるが、主要な機構は完全に解明されていない[2]。

これらの先行研究を背景として、本研究は、パルス伝播効果を陽に含めた最適制御シミュレーシ

ョンの開発を行うことを目的とする。特に、レーザーパルスが分極相互作用を通して分子と非線

形に相互作用する系を取り扱う。 

[理論] CO分子の整列制御を例とする。レーザーの伝播方向を𝑥軸、偏光方向を z軸に取る。𝑥=0

での直線偏光、周波数ω(= 800 nm)の入射パルスの複素包絡線関数を𝜀(0, 𝑡)と表す。CO分子を剛

体回転子として近似する。ωが回転遷移の周波数に比べて非常に大きいため、ωの 1周期に渡って

サイクル平均をとったハミルトニアンで CO分子のダイナミクスが記述される。 

𝐻 = 𝐵𝐽2 −
1

4
{(𝛼∥ − 𝛼⊥) cos2 𝜃 + 𝛼⊥}𝜀(𝑥, 𝑡)𝜀∗(𝑥, 𝑡)               (1) 

B は回転定数、𝐽は角運動量演算子、α∥, 𝛼⊥はそれぞれ分極率テンソルの分子軸に平行、垂直な成

分、𝜃は分子軸とレーザー電場の偏光ベクトルのなす角である。分子はレーザーと分極相互作用の

みを通して相互作用する。また、分子と電磁場からなる全系は以下の Maxwell-Liouville 方程式

に従って時間発展する。 

𝑖ℏ
∂

𝜕𝑡
𝜌(𝑥, 𝑡) = [𝐻, 𝜌(𝑥, 𝑡)]   (2)   

           (
∂

𝜕𝑥
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c

∂

𝜕𝑡
) ε(𝑥, 𝑡) =

𝑖𝑘𝑁

𝜖0
(α∥ − α⊥)Tr(cos2 𝜃 𝜌(𝑥, 𝑡))ε(𝑥, 𝑡)  (3) 

ここで、電場の包絡線は時空間的にゆっくり変化するという近似を用いた。伝播距離𝑥に対して、 

𝜌(𝑥, 𝑡)は分子の密度演算子、kはレーザーパルスの波数であり、ϵ0は真空での誘電率、N は媒質の

密度を表す。COの分子軸をレーザーパルスの偏光ベクトルに平行に揃えることを制御目的とする。

制御目的の達成度合いを、全空間での積分を取った以下の汎関数で評価する。 

𝐹 =
1

𝑀
∫ 𝑑𝑥

𝑀

0
Tr(cos2 𝜃 𝜌(𝑥, 𝑡f))   (4)  

𝑡fは制御の終時刻、M は媒質の長さである。(4)の汎関数に対して、分子と電磁場が(2),(3)式に従

い時間発展することを拘束条件として、変分法により、最適パルスの設計方程式を得る。(2)のラ

グランジュ未定乗数𝜉(𝑥, 𝑡)から、終時刻条件𝜉(𝑥, 𝑡𝑓) = cos2 𝜃と運動方程式 
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図１：従来の最適制御パルスを𝑥=0 で入射した場合の 

各位置でのパルスの時間発展 

𝑖ℏ
∂

𝜕𝑡
𝜉(𝑥, 𝑡) = [𝐻, 𝜉(𝑥, 𝑡)] −

2𝑖ℏ𝑘

𝜖0

𝑁{(𝛼∥ − 𝛼⊥) cos2 𝜃}Im{𝜁(𝑥, 𝑡)𝜀(𝑥, 𝑡)}      (5) 

を得る。また、(3)のラグランジュ未定乗数ζ(𝑥, 𝑡)の境界条件ζ(𝑥, 𝑡f) = ζ(𝑥, 0) = ζ(𝑀, 𝑡) = 0と偏微分

方程式 
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𝜕𝑥
+
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𝑐

𝜕

𝜕𝑡
) 𝜁(𝑥, 𝑡) = 𝜁(𝑥, 𝑡)

𝑖𝑘

𝜖0
𝑁{(𝛼∥ − 𝛼⊥)Tr(cos2 𝜃 𝜌(𝑥, 𝑡))}+

i

ℏ
Tr{𝜉∗(𝑥, 𝑡)[−

𝛿𝐻

𝛿𝜀
, 𝜌(𝑥, 𝑡)]}    (6) 

を同様にして得ることができる。実際のシミュレーションでは、(2),(3),(5),(6)を連立させて解く事

で、最適な入射パルスの包絡線𝜀(0, 𝑡)=−λζ∗(0, 𝑡)を得る（λ:探索パラメータ）。これらは非線形の連立方

程式であるため、共役勾配法等での繰り返し計算を必要とする。なお、数値計算において、時間はCOの

回転周期𝑇rot ≡
ℏ

2𝐵
≅ 8.7 psを単位に表す。 

 [準備評価] 準備評価として、従来の最適制御法[3]により得られた𝑡f = 𝑇rotとした CO分子の整列

制御の最適パルスを長さ約 2 mmの媒質に入

射した場合の伝播効果を見積もった。回転温

度 0 K,媒質の密度を1024 m−3と仮定した。結

果は図 1,2 のようになる。パルス波形はほと

んど変化せず、従来の伝播を考慮しない最適

制御を用いても高い達成度合いを得られる

ことがわかった。この結果は、媒質の密度を

変えても変化しない。これらのことから、非

共鳴回転ラマン遷移を通じてレーザーパル

スと相互作用する媒質にパルスを伝播させ

た場合、媒質から放出されるストークス光の

影響によりパルスは位相変調を受けるが、共

鳴媒質を通過する際の吸収や分散に比べて

極めて小さく、制御度合いは低下しないこと

が確認された。 

当日の発表では、上述の最適化アルゴリズム

をメタノール分子の振動ラマンモードの選択

的励起に適用し、シミュレーション結果を発

表する予定である。 
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図２：各位置でのパルスの強度スペクトル 


